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nAnz+ + qH2O −−⇀↽− Ann(OH)nz − qq + qH+
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-& - −5, 42± 0, 04
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Me3+ + qOH− −−⇀↽− Me(OH)3−qq
(Me = Nd(III),Pu(III),Am(III))
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 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	 q log∗βonq
 , −7, 4± 0, 4
 , −6, 9± 0, 3
 , −7, 2± 0, 5
 + −15, 7± 0, 7
 + −15, 0
 + −15, 1± 0, 7
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πjaij − (μo/RT )i = 0 (i = Nf + 1, Nf + 2, ..., Nt) 
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UO2+2 + 2CO(NH2)2 −−⇀↽− UO2[CO(NH2)2]2 2+ -
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(CH2)6N4 +H




4 + 6H2O+ 3H
+ −→ 4NH+4 + 6CH2O -
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UO2+2 + 2H2O −−⇀↽− UO2(OH)2 + 2H+ -
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UO2(OH)2 + 2H2O −→ UO3 · 2H2O ↓ -
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UO2(NO3)2 +H2O −→ UO2OH+ + 2NO−3 +H+ ,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2UO2(NO3)2 +NH3 +H2O −→ 2UO2NO3(OH) + NH4NO3 ,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pH
Zeit / min
[Harnstoff] = 0 mol/L
[Harnstoff] = 1 mol/L
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Stoffmengenverhältnis n(HCOOH) / n(HNO3)
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1 2 3 18−24
(R−NH2)org + (HNO3)aq −→ (R−NH+3 −−−NO−3 )org
  	 
	 	  		 	 		 			  	
	   ! "	  	#	   $#		 %!% 		!


































	  	 
	 	 	ß	 		( 	    		
	 	  	 	! & 		 			 $	 	 )	  	 		
 *	 	(    		 		 		!   
		(      	 	 
	 	 		 	
+	   	 ,	 #	!    		  	
-	( "	  		  .( 		 		 		! &
/	 		  #	 		  ,	 	  				  *
	    			!
0 	 #		  fl	 2 			 
		 30$ 	   	
 	 -	 4556  		 78 9 : ; <8 9 "	 =	 		 >(<8 	
- 			! & 		 		(   		  $#		 %!%( #	#	 
	 	 	 
	 	  	 		  		 		#!
"	 	 		 			  
		 30$  78 9 : ; <8 9 "	
 -	  ?  	 
	 	! "	 	
		  @	#	   $#		 %!8 			!
& 	 		 A  < 	  		 	#	 	*! & 	 B
	 	  	   2  			 	*	(   C
	  2 	 ?D&E 	 D!  # <!<!<E! )( 	  	 %(
  *	  A(5 ;- 	(   		 	* (
	 	  A(% 9 ?  	 	 
	 	*	!
F G#	 	 -		  
		 30$   #		
		 			*( 	  H 	 /		 	
		 			 			 	!   -	  
		 30$ 	
 		 	 78 9 : ; <8 9 "	 =		 $
C 			! & 		
5I
  	 

















    	




















 , # /  
	
$.  
 		)   	
  *		ff )  
   	
        







    !"  #$	






 -    

 
   &  -
 











 	   1  -
 && & 
   2
 ,  
 * 3
 





 ,  )*  .4
  











    . #'      1  - &
$). #' /"2-  +,- ) 

 













$    "4  
  , 55 - !, 55
 " " !! 4 ! -!
"  " 5   !
, 5 "4 -  "- "!







































































              
 !    " #





          
       	
   





    	
 !!   "#	$ 	





   +   ,-.     [UN ]
  / VUN 	
  	
 0   1.	
 	
'
n(Nitrat)gesamt = VUN · [UN ] · 2 (!2*
+	
   &$   1      3   
     0# 
+      (4*   	
 (* 
 '
n(Nitrat)gesamt = n(Nitrat)aq + n(Nitrat)org (!5*
     	
 0#   # 	
 /
  R6 +  ,     

 6   . /   	





(Vaq · [UN ] · 2)(1− R2 )






   Vorg     
 
 R       
 !" 
  	
       	!   #$%& '(    !)" *
  ! +*!    ,-.




/         *
 &   0   !"   
 *  1 2
*
  3 * σ  4* 55    *  6  
!!*
7* 8 




(!     9 *     
  	











;  	*  * 2(    3  
<*  0 =    ! + %
<
  3<*  (* ,  >  4 *    4    ?
    @0>A




      
 C $*  D &   > 












  	  
  	  


  	  


    

 
         4 *    ! 

             
(*  2   4
           ,2(     0 !)"  %
  
 * 5E !)" /*
  
*  *         3<* 
<2  
5 0 !)" F G 2






<*  (* , 5 /  
        3<* 
<2  
4*fl.
*    &   F*  &   >
U3O8 + 6HNO3 −→ 3UO2+2 + 4NO−3 + 2OH− + 2NO2 + 2H2O E
EC
   	
 	  	  
 





  	  
 
 
 	   











    $&
		 
 	 	 $
!

	  ' ()   	  $	





 	  	#
	
  -)( .* 
  	 $&!

		  "
 	 *  '		    !




ß  	   +	  '	 	 
	# 2




















		 	 2	 	 fl
	 
	
	 	5267 $& 










 9( 	 	

 
+	  :;    	#
		
 6  (-9 















# 56@  77 +	   ;fl<	




	 	 3	 ß   $ 	 &




































 '	  "			
 







	 ;+	   ,&	






ff  C	 4 C 	  8- $







    	 






















































	      [U ][U ]0      
0    fl!  "    #$ % &! %  '
(#)# *+ ,+  ,+- .

     	 
 fi	      	   	 	
  	 
 	 	 
 
fl 	   
  ff  " #$%&     	     	  '
 () &*%  
     +, 

-.+- / #&$
0 1  	   0, 
 2 	  	 
 3
    +4$ 45-  0 	  	   	'




 62 8" &$*9
 :	 	 	  ;  <)  	 fi 1'
  	 0, 
  ;  	   	  	 =
; 0, 
  	
0 fl " 

  7   )" 	 
	   3 ;)   ;2		  ,'
" 0 	 	 67"  	 >;" 0'
 3 	    	  "	
?*
  	
  	ff 

  	 
   	 	ff 	  	 	  	
 	 	  	!  γ"	   	 ! 

 	 !	  			 	 # 	 !! $ % &'%(
&)  	  ) *+,-( !
) .!	 	ff" 	 "		
	 ) # # 	  /),  			)
  	 
   
0) 1	!	 # 2 3'%  	
$ 	4	 5)+ 2 ,$ 67 	
5 "	 5)+ 2 ,$ 67 	
6 "	4	 5)+ 2 ,$ 67 	
/ 	4	 5)+ 2 ,$ 8 
8 "	 5)+ 2 ,$ 8 
9 "	4	 5)+ 2 ,$ 8 
: 	4	 5)+ 2 ,$7 87 
+ "	 5)+ 2 ,$7 87 
, "	4	 5)+ 2 ,$7 87 
#  	 		 	  ;%	3		 	!) <		
	 	=	3  	 	=3! .! !	 	
		 5+ 	 "	4	  1 0) , &)  /),()
>	 	 /)58   3			  !  =3	 	! 			 	"
!	) ?    	 	 =
	!	 @3	 		

= 	 	 3	    	! 3  ! ;"
%  	 )
# =			  =3	 =	  	 3			 #	   "
)  	 !  	 A		  <	=3	 	 	ff 	
) >	  /)$7 	  B		  =			 	 1 0)
,  .!   )
<  ! 	  C		  	 	)      	"
	    !!   !! >		  87, 99+ $786 	
$/99 !−1 	 !  		 =		  	 		  
3	 *,7 ,$-) #    1 0) ,   ,$7 3'%  




              !"
# $#% &"
 '		 ( )			 " −1
    	

















% '%(%& )%* *!  !  "+, 
#    !  -
fi*#!( &/ 

#,! 	!! )%* 0
"! (
!  )! !
!#*%&  %*  &1!& 
&   2! 3##%
! 1!& ! %
)
# 
  4&#!( 0






















##  4&#!( $%/1#!( !  7##
5 *










 !?   2! 0
"! #
%;  
#)!  !  -
%
7      
5 @*( "4 
%( *%( 8
#%& &A&* B&! ! *!
64%& !&






#%&5 #  !  "+,5 " ! *   "!
%5 
%; 0
*!#, !*%* <!*%& 
(&)! )* B ## !(

%5 *
 !( #*!&#!( *! C1
! 7  !/% %* B!&/%5 *!

# <%!!&%& 
%( ( ! * =





# 	   4 !( * B!&/%&
# ! <&#!(
1% %&
&#4%& *%#!(5 *! C1










      
  
 













   %
& 
 
 '(  '
)
$ *   
  
 + ,($ - 
  	 
         







   
 ) ) 2$ 2$34
5 3$56 4$ 2$73 47$3
 3$63 62$7 2$57 2$
8   9 # &
   




   
 







   %

   
HCOOH+H3C• −→ H3C−COOH+H• :;
< 
 ,($ 
 +ff  + $  
   
   
















   
 %
&A fi 





  	 
 > 











fl -  9
)
# 





  -D ! 




γ)B -$  *  
  D  '




 B$    α)







  ($  
  E























(   




 B  A$   ,- B










   (    

















   





  	 
 
  






























  ß 1
-  9$ 
fi 0  2#  
6
  





         	  ! "!
 
# 	 $%&'

























 * &/ 0 12   	 34   	5




















    (= +;9  .   
>>
 	
   






         

 
    





       	ff




















   2 ! "
ff   "#$ 
 -

ff    	   3' 
   

     '4 # ! "





ff    #
    "#$ 
 









! 6 # "
ff  # (  68 # "#$  # ( 9 *
     

 8/7   	

'        *' !' 
     - !






    *%       :6;  


9   

     
 '    $ 
 %










     	  'ß  

      
$ 
  
 5      $  -!%





 *%   





 7   !
    
  %

    	

5      
 $   *   =  - ! 
      
    * 

      
 ß

      ,

'
 ! 5 9
  

     
   2 ! "#$ %   "
@%
  * 
  
  




     
 ! -
 
  ./01   
"
ff   "#$  
 -    
 
! 5%
   






           

  	
    !" #  

   	
   	
 	  	
  		
   	




	     


     !  "# 
 "# 	 
 	$	
 %	#





 	  .





	 1 	ß 
	  
 %##/
 #	 %ff#	    
 !  "# 	  
 	 		  .	

	  %##/
   	  	   	 +
ff  +4) 	
&
 5#    6 ) !* 7

 
	   ,
	 7	$	  8	7 # .7	
 9+4):;94	: $
,	  .











!  &'   "#  
 
7	 &' 	 <$		7 
(	 
	
 fi  7  )$  >& 	  
 .
 * 	 
%"










 	 @	7  
	 / 




	  	 ff7	   &
 	 	
	 A&7 	 / +4)
!!
  	
     
 
   ! "
 #$ % &  $ % '()* +,






	 " #$  % $
&
  '
	 " #$  % $

' ( ')
"  *+ #$ #
$ #++#%
/( 	
 1 ( &,'( ,2    "0) (  	 ")   
	
 ,#+ $ - %# . #% . -/ 0&	 "&
12 % 3 4 #5#+ . "+   66 % 	+# 7'
  %#
1%8#$# % 9#++ 8 :1:- 5% ;+    . 
7'
 85# # % # 1+##. 9#++ 5#%
, %# "## % < . 	 % +ff # -+ 3 +5#
% 9#+8 . 	,  $> +# 5# ;# -: % ?#+18++ &
 ,# $8# % @/$+>+ 5#% 5# > % + :++
5# ?#+#$# #+8 5% 9+ 5% % # +1%
;++# %-: % @ #  77 %+ +#%
< 9#+8 $ # # ;+ # % 2$#. ,## . 	+#&
 '7 A 7
 + +5# # % 5# ;+ # % B

&	fl>+
. 	+# '7 A 77
 + 	,  ,# + ;++# $
-# %-: 5% # 9#+8 # % 2$#. ,##
+ 	,  >+ # ;+    8# +# %# @/$+>+ 5&
+## 5 #+ 8  1&*+ .# 	+# 7
 #+ .
% 	 < #+# 9+ 5 # #5#+ ;-+# #+ . % 9#&
)
  	 
       
 
  ! "#$ %	
&' ( ) # ' ( *+ ,%-"ff+  -"ff# ,%- /+  - /# ,%*+  *0

























# # !  ""  2$  3"
%& 







2 # !  $7  3  3"
%& 







3 # !  27  38  3"
%& 







7  "!  ""  3#  37
%& 







$  "!  $7  39  37
%& 








   	 
     
     	  
  !" 	 	 fl!  $
 
 %  ! & &
	"    '(!   )! & &	  
	% &  
 	 & 	 	 *'+, +  
-.−8 /    " 	 	 
  	  	   '	( 
  &	
 (    &	" 	   	   0+1/+  2
   -"34         
5   	
1(    &     ! &  	 5
    ! 	 6  0 ff 	 0+1 (  	 ff( 
+ (    	 '(!  2   2






6 0     "   
 &	  	 0
   	% 
  :    84;   	









 &	" &     3<= "    ':;  ! 	 ':2;
>	(    0%	      	 + 0%	 &	 &
	 &   ':; 5      	 	 2     6
 8-=  8-8  
 	 8-= 	   (    	  ?  	 2
 	    ':2;  ! 	 	  	 ':;  !  
2  2   2:':;;  2:':2;;   -"3  ! 2
 	 ':;  ! (   	 	    @".8  0%	!

 8-3    	 	 ff 	 	(  	 '	( " 	 	
2 	 0%	!   6  &	 	 2




       
 













    	
 !   "# $%  
" &     $% 	
  ' ! ( 
)*
  	
  +*,  "((    
 -. ( -..    "(*(    +*, 
"( -..   	
  /*	
 )   ,  #  , (
-0.   0..   	
 1%
 2  &  
 &3
4,   




























        !    !	   "#




	   		 
   
 		
  	
     0   !"# $%! &'  !"()
0   !* $%! '0  *!+# $%
  [Pu][Me] soll
   	
   [Pu][Me] ist
[Pu(III)]
[Pu] 
      
      
      
      
      
      
      
 	
 ! "#
  $%&' #%&!
()&'
   !    "	  #$  %&	&	  
'(	)  
 *)	 +			 	 !	 &$ ,- .  ,,. /
  
	)	    &0 	)  &  12   	
$   3!	!(  
   4
  	
 
# *  !	    & 
	) 5
6 		 * & ß *4 $ 8 90    5
	 414*	 &0 &  3$		 :;< $   %$*	 

!()    ; *	
 4 $ 9 &  ' 	  (4	 
!()  ,9  = 
ß >() 	$	   ?	   *	 	 *! <;  		
  2	)ff  2A3 A & !$	  3   	
$0 $   3$		 :  0 &!	 3ff! & 
$ *!    2A3 ? ) 4 $    (
 &4$	 BC	)  
 4$(  
  3$ &! 
#  *!	 
	)2A3 6)1C $
 3$   *)$ )		 & 5$ 	 	
$$ 
	) !	 $*4	 "! $ 8  
< ) 
) *0 ) *)	  $ 8 : 	  
	)	
) <9 .    )	 5 ß  5!   	
9;
  	
      ff   ! "# $%   $ 
&''(    )
  	














% % !"' $"$ %"&!
 0 )1" 
*+





















2 6 %# %"9 %"6$




4   &" 
1
	78











          
	 
	   	  	 
	  
   
 !"#$ " "   %   &	# 	 	
"   '( 		    '  ) 
  *$   #	
   		
+   ) ,   -   &	#  "   !	
  
	 . "    + "" ** 	 "! 	
  /	!  &,   . 	$    
 .0





    34 !"# 5   *   0
6 "   /     !$   . 
 7		   "8$ 
#		 /   #  
$ #  5  #	 "  0 		 $ 
	 "
 	   9"     	 .#	
	   !     	 - &	# .0 #	
"  ' ( &	# 	 		 
  	
     
  
  	
 !" # $%&'  







  	 	  	    	  	
  	  	   		 	  !  "

!# 	  $	%   	 &   		









, 	  $&	 
    -  ,
.#	  / 0&	   1 +2 
,  $/	/#  0&	 3 +   4
 
	fl&	 %	  6 	
%	/ 7#  1 8  18 
  	
         !
"    fi $% 
3  9 0 :; 9 90 :; 9 90 : ; 9 90  #	














) μ0 34 
<! 	
/





/  2  .6
:;9:"; > (6- *
+)(
   	
          
     
 	   

 !   "# $ %   &'
 
 (  "#




"# ,  ( )
ff+ +
 &    "#
$ . *   /
 0
    *  1

,
 #  ( fi   )#   +
 "#
$ 3 
   
 	
    4  &
"#   ( )	   5%67 
8" ,  +
 %9

 &:# ;5< 
8"=  (&$"# ;*> 96= (  

 	+ ( ,    )	 	  , 
/
+ +
 73 ? (  ,      +
 

      1
	 	    
 	
     
    ( 
 (
 @+  
  	
 
   & )# ;+  3 A 9=  




+ %% (  * 
    . 7 %
 
!  3 .3    
*  	
#   4

  4	     
B 	   ,    
* "# 0 #ß 




    :* )*,
+ 
  &  ;+  % 3 .= ( 1   





   ,    )	 #  0
   
    #   
      
fl#  4    &// & 
 & 
    #  )
  
4 
, B#  1 +
  ,  
  4
ß  4	  
	   	   
995
  	
	           





fl    	    	  
 	 	 	
 	    		     	




& $'#   (')  
fi    
 	 
   +,,,- +. 	
  /0"1- , 2
	 	 +,- 
 	
 
 +"3" -     
 
	4 5	 & 	
6	%   ,	 .	   	 	 2  	    ! 	
 			 7	      8
%   	    !
	 	  8   	 .   	4      %
96   	 	   	 &.	
		 
 +,-   
  & 	  	 :	 	 %   ß 8
  5
96 <= %  	 &.	
		 	 +. 	% 
 
 >>>  >"#-
	 ?	 	 <	    	 . 	   !	 %
		4   !	 
 %        9:	: .	
    %   +,,,-  	 	  	. 84





















         

   	
    α     
   !"
 # $%&  
'  (	
 
   )	
"   	

  *  + 
fi -'  $  )	   ../   
 *  -  .0 -' 1  (		
  
 241) 2 30## 4
     2 35/ $*  α6! 
	






 2 2 8&
  9  :
 	
 2  ;<='    2 

  %>  
 ?" 2 
'
6     $
 1)	 % 
 
     > 
 '    )
  *	
  1)	 % 	
!
   
 1	
 !'       
	
ß 	
 %   	
    
 
  - 	







      	 	 		
	 	 	    !" 	#    	  $
%	  	  &$	 	 $' #( )  	
*	 $	$ 
$ 	 	 	 # &		 $
	 +  #,'	   #  #
#	, -.
 





%		 	 $ 	 /	 -.

, 0			 /	  	 ß
%		  !233  4  	 5  #,'	 	  $	 6	(
 	    $	 &			(ß	  	   	$		
#,'	 $ /	  -# $	 0			 $ 	
  	
       ff! " #ff$%#&$'
& (! " #& ($%#&$
7	 8999 :8999;<:8; )=	ff )=8   		   
3  3 ? ?2  @
! 7 3! !" ?A  !2
? 7 3! !" ??  !2
2 7 3! !" !"  !2
 7 3! ! !"" 6B	 !
A 7 3! ? !"" -.

fl !
D 7 3! ? !DA -.

fl !
 7 3! ? !2A -.

fl !
" 7 3! !" !"" -.

fl !
E 7 3! !" !DA -.

fl !
!3  3! !" ?? -.

fl !D
!!  33A !" ?? -.

fl !D
!?  3? !" ?? -.

fl !D
!2  32 !" !2 -.

fl !D
!  3? !" !D -.

fl !D
!A  3A !" ! -.

fl !D









     	

  	 
	 	      



























       

  
 	 			 	  	 !"	 #$		 	 	 !"	   %	
& '	 	 (&	 "
 	 )' !"	 *      +,-
 !
	 ./ 0	 1 23 	  4"		 
  		 5	(	 67 8 !"	 ( 	 0	9    	  ' 	
	 1"(		' 	  !"	 	 :" 
 	 	  	  
 "	 !"  	 4		  ;( 9 
 	 (	 
 !" '    	!  	fl 
9	  	 4	
	 "   5	7"= 	  	  !"	 *> +" )+1 -" +"
+"		 '	 '	9 (	 ;9	   ? + 5		 
	 @
" ? 	 	 		 ' (			   " +	 	 	' )+1 &

	  A'	 ' $	 B"(	 
9	  	
4		 	  ' 	  (  	 ) 	  ?
 	 C		  )+1 +	  ** +" )+1 -" +" +"		 67 *8
' 	  C	  0	9   	 
	 	  '	
	   ? + 5		 (	 ?    4  B"	 7 2 	 *
22
  	
















    !" 
 #ff	
 %	









  ,- &     .
  !/ 0 0ff  &     !1  2	





   &    	
  ' 
'	
 	




 ,  ' 4
  '
 8,  0  











 !"#   $%&  &  '!'(# ) * +,- .) / & +

























 ff     !"  
 # $%&'  ( #)#) """ !
"*" 
 '"" 	








		  		 	  		  	
 		   		   !"	 # $ %	& 	
# ' %	#!(& 	 	 )""	 **$   !"	 # + 	 # '
,	  -  ,	 .) )	  /		 0ff/
2 3 " 45$   !  )"" ,!	 6- /			  	!
 
	   !"	 ! /!		 "	 3  !" # $-
 	 	 	-  " *$7   	 8!  / -    	
		 ,!	 8!	  !!!" / /			   /
 "  !" # '  ," 	  	 8  *4*   ,!
"	   "	  +$ 9 #!(	- 	 0	"  0	
! )ff -   :" " '5$   /	 8!	  /
 /			 	-   	  	 ,!	 .	!ff 	 .) ;	 	
	
# 			 ,!	 3	(   <4+= fi		 !  	/!		 "
" 		 	 	  /!		  / 8!	 ;/!
		    ?  !! ,!	 		  
   /!		
	  6 	  	 @! ffi	 	 /!			  ;















 ff         
   ! "#$ % & '()%
* 
 '  ! "#$ % & '('%












































	 $./   




































FG: Formiergas (5 % H2 / 95 % N2)
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2UO3 + 2H2 −→ UO2 + 2H2O
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